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て強励起を行った場合には､実に2桁以上の緩和時間 (～ ns)が観測される｡一方､ 0-(ET)2RbZn
(SCN )4では､緩和時間に励起強度依存性と温度依存性は一切見られず､常に-psの超高速緩和が観測
される｡
(3) これまでに行われたⅩ線構造解析の結果からα-(ET)2Ⅰ3､ ♂-(ET)2RbZn(SCN)4の両物質は､熱的
な絶縁体一金属転移の性質が大きく異なることが分かっている｡すなわち､α-(ET)2Ⅰ3では､転移に
伴う構造変化は極めて小さく､純粋な電子転移に近い.一万､a-(ET)2RbZn(SCN)4では､転移の際､
比較的大きな構造変化を伴う｡このことを考慮するならば､上記(2)で述べた実験結果は以下のよう
に理解できる｡a)α-(ET)2Ⅰ3において観測された､緩和時間の協力性 (励起強度依存性)や臨界性
(温度依存性)は､光誘起金属状態が､光の強度や温度 (転移温度との差)に応じて､微視的な状態
から巨視的な状態へと凝集し安定化することを示唆している｡b)♂ -(ET)2RbZn(SCN )4では､巨視的
な転移を起こすためには､構造の変化が必要なため､微視的な状態から､巨視的な状態へと凝集､安
定化することができず､速やかにもとの電荷秩序状態へと戻ると考えられる｡
5.THz分光による絶縁体一金属転移の観測 (博士論文第6章)
中赤外光領域のプローブ光は､電荷秩序の融解によってできた金属状態の (ドルーデ吸収のような)プ
ラズマ応答を直接観測しているわけではなく､電荷分布の変化を､分子間の電荷移動励起を通じて観測し
ているに過ぎない｡従って､絶縁体から金属への電子状態の変化をより直接的に捉え､光励起によって
I-何ができているのか日を明らかにするためには､より低エネルギーのTHz光領域における時間分解分光
を行う必要がある｡そこで本研究では､α-(ET)2I,の光励起-THz(過渡吸収)分光を行い､2-25meVのス
ペクトルに反映される低エネルギー電子状態のダイナミクスを明らかにした｡すなわち､中赤外光領域に
おいては､(過渡スペクトル上の違いは無く)緩和ダイナミクスにのみ現れていた温度依存性が､THz光
領域では､スペクトル上においても明確に現れることを示した｡THz過渡吸収スペクトルの形状から､
(1) T<<Tc.における短寿命の微視的光誘起金属は､高温金属相と類似の金属状態であること､
(2) 転移温度近傍 (T～Tco))で観測される､長寿命の巨視的な光誘起金属状態は､高温金属相とは異
なる新たな金属状態が生成している可能性があること､
を明らかにした｡
6.結論
本研究は､これまで主に可視光領域で用いられていた超高速分光を､中赤外～THz光領域に拡張するこ
とで広帯域の過渡分光測定を可能にした｡これにより有機電荷秩序絶縁体 a -(ET)2I,及び8-(ET)2RbZn
(SCN)4における光誘起金属状態の生成と緩和のダイナミクスを観測することに成功した｡光励起により
金属状態が生成して協力性 (励起強度依存性)や臨界性 (温度依存性)を示すことを発見した｡これは光
誘起金属状態が凝集し安定化することを示唆する｡また､光誘起金属状態の高温金属相との類似点および
相違点を明らかにした｡
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論文審査の結果の要旨
強相関電子系物質における光誘起相転移は､光による伝導性や磁性の超高速制御の動作原理として､あ
るいは､新たな非平衡物質相の創製と言う観点から注目されている｡遷移金属酸化物においては既に多く
の報告例があるが､I-もうひとつ一の強相関電子系である有機伝導体の探索は立ち遅れていた｡中屋秀貴氏
提出の論文は､有機伝導体の代表物質である(ET)2Ⅹ(ET:ビスエチレンジシオテトラシアフルバレン,Ⅹ:ア
クセプター)において光誘起相転移が起こることを示し､そのダイナミクスを中赤外およびテラ-ルツ光
領域のポンププローブ分光により明らかにすることを目的としている0
本論文の特徴は､温度変化による絶縁体一金属転移が純粋な電子転移に近いα-(ET)2Ⅰ3と､大きな構造
変化を伴う0-(ET)2RbZn(SCN)4を比較している点である｡いずれの物質でも､光励起後瞬時 (<200fs)
に電荷秩序絶縁体が融解し､1光子あたり100分子以上の高効率で金属状態が生成することが初めて明ら
かにされた｡ α-(ET)2Ⅰ3では､励起強度を20倍強めることで光誘起金属状態の寿命が､psからnsまで実に
3桁もの増大を示す現象を見出した｡これは､弱励起条件下で生成した短寿命の微視的金属 ドメインが､
強励起では凝集して巨視的 ドメインを形成し安定化することを示す｡一方､ ♂-(ET)2RbZn(SCN)4では､
励起強度によらず金属状態はps程度の短い寿命をもっ｡すなわち､電子的には金属状態に類似の状態が
光励起直後に生成するものの､格子がそれに追随することができないために金属相としては安定化できな
い｡これらの結果は､光誘起電子転移の協力的な性質を､そのダイナミクスとして明確に示した初めての
例である｡
本論文の内容は､中屋氏が自ら製作､改良の大部分を行った実験装置によって初めて得られたものであ
り､有機伝導体における光誘起絶縁体一金属転移について新しい知見を与えた｡この成果は､遷移金属酸
化物や錯体など多くの強相関電子系物質における光誘起効果の解明に役立っことが期待される｡さらに､
電荷秩序相は強誘電性を示すため､強誘電性の超高速制御も可能になると予想できる｡申請者がこの研究
を遂行したことは､自立して研究活動を行うに必要な高度の研究能力と学識を有していることを示してい
る｡従って中屋秀貴提出の論文は博士 (理学)の学位論文として合格と認める｡
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